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論文内容要旨
 1.研究目的・実験方法
 近年,中性子小角散乱によりMIISi,Fe1一、Co、Sl,FeGe,Cr],3NbS2,CsCuC13等できわめr
 長周期(100A以上)のhelicalspin構造が観測されている。これらの長周期らせん磁気構造1、
 従来の第1,第2近接等の交換相互作用(対称交換相互作用)の競合から生ずるものとは異逸
 り,結晶構造に反転中心から無い為に現われるDzyaloshillsky-Moriya相互作用(反対称交換オこ
 互作用)に基づくものであると考えられている。前者は対称らせん磁性,後者は反対称らせノ
 磁性と呼ばれている。中でもcul)icB20型結晶のMllsiに対して数多くの理論的・実験的研多
 がなされ,反対称らせん磁性の特徴であるらせん磁気構造の巻き方の一意性,らせんの伝1マ
 vectorQの異方性,磁場依存性,及び,磁場一温度相図等が調べられている。現在,低温での穉
 気的性質は1〈ataokaらの理論でほぼ説明されているが,しかし,この様な金属内でのD-Mオ;1
 互作用と電子構造との関連性,TN直下での異常相1)hase“A"の存在等,未だ不明な部分がき
 く,さらに理論的・実験的研究が必要である。
 本研究ではMnSiと同形のFe1.、Co.Siを取り挙げる。Fe1.、Co、Siは組成範囲0.05<xく0.・
 で周期300A以上の長周期らせん磁気構造を示す物質であるが,そのらせん磁性に関する研究ll
 MnSiに比して数も少なく,しかも粉末試料を用いた実験の為,質的に不十分である。そこでオ
 研究では,まず,Fe1.。Co。Siの単結晶の作製を試み,これを用いて磁化測定,長波長偏極中性
 子回折,X線回折等の実験を行う。これらを基にB20型結晶の反対称らせん磁性についての矢1
 見を深め,この系のD-M相互作用,磁気異方性等の役割を明らかにする。
 現在,MllSiで出現する異常相phase“A"がMllSiのみの特殊な相であるのか,cubicB20丞
 反対称らせん磁性体が持つ,より一般的な相であるのかを明らかにすることは重要と考えらオー
 る。本研究では,系中,conical・ferroの臨界磁場の最も大きい,x=0.2の組成について磁場一
 温度相図の作成を行いphase“A"の存在を検討する。さらに中性子小角散乱によりその磁気牛iiI
 造の解明を試みる。
 一方Fe1.。Co。Siの強磁性状態は種々の実験から遍歴性の著しい弱強磁性であることが知ら
 れている。しかも,両端の組成では,x=0のFeSiが常磁性,x=1のCoSiが反磁性と,全く
 磁気秩序を示さず,Fe⊥.、Co、Siがどの様な磁気モーメントの空間分布を持つかは大変興味深し
 問題である。本研究では磁化の最も大きいx二〇.4の組成について偏極中性子回折を行い,そ¢
 磁気モーメントの空間分布を明らかにする。
 2.試料作製
 単結晶の作製にはCzochralski法を用い,融点の高いCorich側からx=0.7・0.6,0.5・O.4,
 0.2,0.1の6種類の単結晶を引き上げた。その際引き上げられた単結晶の一部を次の単結晶引さ
 上げの種結晶に利用し,全試料の対称性(CubicB20型の場合,右手系と左手系が存在する。)を
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 統一した。これにより得られた単結晶の大きさは直径12mm,長さ20mm程である。
 3,実験結果・考察
 ①強磁性状態
 磁化測定から磁気転移点Tc,強磁性磁気モーメントμ、,常磁性磁気モーメントμ。等を求め
 た。比μ。/μ、は,組成中央で約3であり,両端の組成ではさらに増大する。これはこの系の強
 磁性が偏歴性の強い電子により起きていることを意味する。強磁場磁化(金研WM5)は4.2K,
 140kOeでも飽和せず,遍歴磁性全体の特徴を示している。しかも,Ferich側はCorich側に
 比べて磁場による磁化の伸びが小さいという傾向があり,これはFeSiがFermilevdにballd
 gapを持つとして良く説明される。
 4.2K,9.7kOeの条件下で行われたx=0、4の試料についての偏極中性子回折(原研1)OLTO)
 から磁気モーメント分布図(図1)と磁気形状因子が求められた。その結果磁気モーメントの
 大部分は(Fe,Co)siteに集中し,同時に全磁化と逆向きの弱い磁気モーメントが結晶全体に
 diffuseに分布する,ことが明らかとなった。遍歴電子弱強磁性体の磁気モーメン1・分布として
 しばしばZrZn2の様なdelocalizeした磁気モーメント分布がimageされるが(Fe,Co)siteに
 おける磁気モーメント分布はむしろ通常の3d自由ionに近い。これはこの系の強磁性が(Fe,
 Co)atomの3d軌道から生じていることを表している。Nakallishiらのband計算からも(Fe,
 Co)SiのFermilevel近傍のbandは3d軌道の性格が強いことが指摘されており,本研究結果
 はこれを裏付けるものである。負の磁気偏極の現われる理由は不明であるが,有限な大きさの
 磁気偏極が結晶全体に存在することは遍歴電子系の特徴と考えられる。
 ②反対称らせん磁性
 長波長偏極中性子回折(KEKTOP)によりFe]一、CoxSi(x=0.2,0.4,0.5)のhelicalspin
 構造が反対称らせん磁性特有の単一巻き(右巻き)であることが確かめられた(図2)。一方,
 結晶構造の対称性は,異常分散を利用したX線回折から左手系B20型であると判定された。こ
 れらの結果はFe1一、Co、Si系のD-M相互作用の係数Dが正であることを意味し,MnSiの場
 合と逆符号である。Dの理論計算はMllSiにおいて成功を収めているが,理論のさらなる検証
 としてFel一。Co、Si系についてもDの計算がなされることを期待する。
 4.2K,3kOe以下での磁化測定からFe1..Co,Si及びMnSiの磁化過程が調べられた。Fel一、
 Co、Siのcollical-ferro臨界磁場Hcはx=0.2付近で最大値を示す。Hcは方位によっても異な
 り,それはcollica1状態の磁化曲線が[oo1]方向では上方に[m],[llo]方向では下方に反
 ることと対応している。M11Siの場合は逆になる。これらの特徴はKataokaらの分子場理論で
 定性的に説明され,各組成に対して分子場のparameterが求められた。D-M相互作用の強さ
 
 DQはx=0.2で最大値DQ-0.26meVをとる。これはio11結晶α一Fe203のD-M相互作用
 より1桁大きな値であり,金属におけるD-M相互作用が,ion結晶におけるD-M相互作用
 の様に必ずしも小さくはないことを示している。
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 ③磁場一温度相図
 x=0.2の組成について一定磁場下で磁化一温度曲線を測定し磁場一温度相図を求めた(図
 3)。その結果,TN直下のcollica1相内で磁化が一時的にdipする領域が観測され,MnSiと同
 様にFe。.8Coo.2Siにも異常相phase“A"が存在することが示唆された。もうとも磁化一温度曲
 線の測定だけでは,この相が磁場に関して上限を持つかどうかは不明であったが,高温側から
 phase“A"を通過させて磁場中冷却すると,4.21〈で残留磁化が観測され,この相が完全にconi-
 cal相と境界を持つことが判明した。同時に,これはphase“A"が単なるpara相ではなく,何
 らかの磁気秩序相であることを示している。
 このphase“A"及びcollical相の両方の磁気構造,磁気特性を明らかにする為,中性子小角'
 散乱(KEKSAN)を行なった。無磁場冷却した場合のvlrg111stateでは伝播vec[orQは,特
 定の容易方位を示さず,全方位に均等に分布した球殻状のsate胱e反射を示した。しかし,磁
 場Hの印加によりQはH方向に集合し,再びH=0としても,QはHの掛けられていた方向
 に安定に残る。これらは磁化曲線でのhysteresisと対応するものである。
 種々の温度でsatellite反射の磁場依存性を調べ,磁場H方向の反射強度が一phase“A"の
 領域で激減することを見い出した(図4)。これは,phase“A"でcollical構造が崩れ,別の構
 造に転移することを表している。図5はphase``A"での二次元小角散乱pattemであるが,H
 方向のsatelliteの減少と同期してHに垂直な方向に微弱なsate]liteが現れている。磁場の印
 加方向を変えてもほぼ同一の散乱pattermが得られ,この磁気構造が結晶方位にあまり依存し
 ないことが分かる。MnSiではphase“A"が磁気秩序相であるか,para相であるか不明であっ
 たが,本研究からこのphase“A"が磁場と直角方向に進む長周期らせん磁気秩序であることが
 判明した。その周期はphase“A"近傍のcollica1相とほぼ同じであり,これはphase“A"で
 もD-M相互作用が主要な働きをすることを示唆している。phase“A"の磁気構造は現在の理
 論では説明不可能である。本研究の結果から判断して,phase“A"の起因はM11SiやFe。、8Co。.2
 Siの個々の特殊な性質によるものではなく,CubicB20型反対称らせん磁性体の一般的性質に
 基づくものと考えられる。
 4.総括
 以上の様に,本研究ではFe1.。CoxSiを通して,その遍歴電子弱強磁性とcubicB20型結晶に
 おける反対称らせん磁性の性質を明らかにした。強磁性状態の研究からは,FeトxCo、Siが遍歴
 性の著しい系であるが,その磁性電子の多くは(Fe,CQ)atOmに集中し,3d的性格が強いこ
 とを見い出した。低温における反対称らせん磁性の諸性質はKataokaらの分子場理論により
 定性的に説明されるが,しかし,TN直下でのphase“A"等の現象はこれがその理論の枠に収
 まらないことを示している。今後,実験・理論両面からその機構を解明することにより,
 CubicB20型反対称らせん磁性,さらには,金属磁性の理論に新たな知見が加えられるものと期
 待する。
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 論文審査の結果の要旨
 近年,対称中心を持たない強磁性結晶において,100A以上におよぶ長周期のヘリカルスピン
 構造が見出されており,この長周期構造は,強磁性相互作用に,反対称交換相互作用(Dzyalo-
 shinsky-Moriya(D-M)相互作用)が加わることにより出現すると考えられている。今迄実
 験・理論両面から最も精力的に調べられたのはMnSiについてであるが,転移点近傍に異常相
 “A"が現われる等,現在の理論では説明できない部分も多い。
 本研究では,MnSiと同じB20型構造の強磁性体Fe1.、Co、Siをとり上げ,この種金属磁性体
 における反対称相互作用の性質およびこの系に特有の弱い強磁性の成り立ちについて調べてい
 る。
 まず,Fe1.x1Co、Si系の種々の組成について単結晶を作成した。これについてX線回折を行
 い,これらの結晶が左手系B20型であることを確かめた後,長波長偏極中性子回折により,長
 周期ヘリカル構造の巻き方が右巻きであることを見出した。これらの実験事実よりFe1.、Co、Si
 系においては,D-M相互作用の符号が,全系において正であり,MnSiとは逆であることを示
 した。また,この結果と磁化過程の精密測定よP,D-M相互作用はx=0.2で最大となること
 がわかった。これらの研究過程において,Fel.、Co、Si系では,ヘリカル構造の異方性が小さく,
 一定以上の磁場を印加するとその方向にヘリカル構造が向き直り,磁場を0にしても安定に残
 ることを見出した。この性質を用いて,磁化の温度変化および残留磁化の測定により,転移点
 直下の異常相“A"がFe玉一。Co。Siでも存在することを示し,これがB20型結晶に共通のもので
 あることを示した。またA相の磁気構造が,磁化とは直角方向に進む長周期構造であることを
 見出した。これらの実験事実の解釈において,磁化過程のかなりの部分およびヘリカル構造の
 異方性等は,現有の理論で説明できることを示したが,異常相“A"の出現等については,新し
 い理論的研究をまたねばならないことを示した。次いで,Fe1..Co。Si系の強磁性については,
 強磁場における磁化率が,現有のバンド計算にrlgidballd模型を適用して,定性的に説明でき
 ること,また偏極中性子回折により得られた磁化の空間分布からこの強磁性が,殆ど3d電子で
 担われていること,空間的に広がった分布を持つ負の磁化が存在することも示した。
 以上のように本研究は,金属磁性体の性質について,特に,反対称交換相互作用について,
 貴重な知見を与えるものであり,石本賢一が,自立して研究活動を行うに必要な高度の研究能
 力と学識を有することを示すものである。よって,石本賢一提出の論文は,理学博士の学位論
 文として合格と認める。
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